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摘要 在利用分子束外延(MBE)技术生长 GaSb薄膜材料过程中,利用反射高能电子衍射仪(RHEED)实现了

GaSb薄膜制备的实时监控。利用RHEED衍射振荡图样,对衬底表面的脱氧化层和生长过程进行分析和研究,得
到了生长参数与衍射图样变化之间的关系,确定了衬底脱氧化层的温度;通过计算生长速率,实现了源温度、束流

比和生长温度的优化;利用双晶X射线衍射(XRD)测试技术对GaSb外延薄膜层的表面生长质量进行初步表征和

分析,证明了实验生长的薄膜材料基本可满足器件制备的要求,为下一步采用 MBE制备量子阱及超晶格结构提供

了实验依据。
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Abstract In
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beam
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thin
 

film
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electron
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 RHEED 
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real-time
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GaSb
 

thin
 

film
 

preparation 
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relationship
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growth
 

parameters
 

and
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1 引  言

锑化物半导体材料是制备中红外半导体激光器

的基础,它具有带隙窄、迁移率高等特点,在室温下

的能带宽度为1.7~0.1
 

eV,波长为0.73~12
 

μm。
其中,GaSb薄膜材料对激光器有源区及器件性能

具有至关重要的影响。近年来,在中红外波段激光

器应用的驱动下,锑化物材料的分子束(MBE)制备

技术得到了广泛关注[1-4]。在分子束外延生长技术

中,利用反射高能电子衍射仪(RHEED)进行原位

监测是一种重要手段。RHEED是 MBE设备中不

可缺少的分析仪器之一,利用RHEED可以观察氧

化物从衬底表面移除的过程,判断衬底完全脱氧化

层的温度,考察表面原子的形态,确定最佳的生长温
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度,校准生长速率,反馈表面形貌。通过测量即时的

RHEED周期振荡图像,可以观察外延层生长动力

学过程。通过分析RHEED图像强度的变化,可以

准确测定原子层的生长速率、厚度和组分,并原位反

馈生长质量等信息。在薄膜生长前和生长过程中都

需要利用 RHEED 判断薄膜的表面状态及生长

状态。
目前,国内外研究人员常采用RHEED来监测

GaAs、MCT、InAs和 GaN等薄膜的生长过程,但

Sb对温度具有较高的敏感性,所以锑化物的生长过

程较难控制[5-8]。本文根据RHEED周期振荡图像,
优化GaSb薄膜生长过程中衬底脱氧化层的过程,
进而降低GaSb衬底生长温度对GaSb薄膜生长的

影响,获得了GaSb薄膜生长过程中RHEED图像

的变化规律;然后对生长温度、生长速率进行计算,
结果发现,当 Ga源温度为1020

 

℃,Sb源温度为

900
 

℃,生长温度为520
 

℃,生长速率为0.6
 

ML/s
时,生长得到的GaSb薄膜的半峰全宽小于0.011°,
与质量优良的衬底的半峰全宽相差较小。本文通过

优化生长参数得到了质量优良的GaSb薄膜材料,
为进一步优化GaSb基结构外延器件的生长工艺提

供了参考。

2 实  验

本文采用芬兰DCA公司的P600分子束外延

系统在GaSb(001)衬底上生长了GaSb薄膜,基本

的生长工艺流程如下:

1)将GaSb(001)衬底送入预处理室,进行初步

除气和除表面吸附杂质的预处理;

2)校正不同束源温度下各源束流的强度,确定

各源的生长温度;

3)确定V族元素与III族元素的束流比,即确

定材料的组分;

4)采用RHEED观察GaSb衬底表面脱氧化层

的衍射图样,确定衬底的脱氧化层温度和生长温度;

5)确定生长速率和生长时间,编写程序,开始

生长。
在生长过程中,调整分子束外延生长工艺参数

(衬底脱氧化层温度、生长温度、束流比、生长速率

等),优化GaSb薄膜层的生长工艺,为下一步制备

高 质 量 的 AlGaAsSb/InGaAsSb 量 子 阱、InAs/

GaSb超晶格材料及相关器件打下基础。
图1为外延生长的GaSb薄膜材料,其表面呈

镜面反射。利用双晶X射线衍射仪(XRD)对GaSb

外延薄膜层的表面生长质量进行初步表征和分析,
为下一步采用 MBE制备量子阱及超晶格结构提供

实验参考。

图1 外延生长的GaSb薄膜

Fig 1
 

GaSb
 

film
 

grown
 

with
 

epitaxial
 

technology

3 结果与讨论

3.1 利用RHEED优化衬底温度

利用 MBE外延生长材料时,RHEED强度振荡

曲线的观察和记录是必不可少的实验步骤,因为根

据RHEED振荡曲线不仅能了解衬底的清洁程度,
还能对束流进行调制,实现对生长温度、合金组分、
量子阱和超晶格厚度的检测。在实验过程中,可以

利用RHEED观测薄膜的生长过程,确定衬底脱氧

化层温度和生长温度。在外延生长过程中首先需要

确定的一个生长参数就是衬底温度,它是所有可控

参数中非常重要的一项。因为它不仅影响衬底表面

脱氧化层的过程,还会影响外延材料的生长过程。
如果衬底温度过低,表面原子的迁移就会较弱,无法

实现最优化排列,晶体质量较差;如果温度过高,原
子解吸附就会增强,导致生长速率减小,当温度超过

粗糙化温度后,晶体质量较差。只有在合适的衬底

温度下,原子才有充足的能量移动到合适的位置。
在对衬底进行处理过程中,可利用RHEED观察衬

底表面的处理情况,确定衬底的脱氧化层温度。

GaSb衬底在预处理室中于400
 

℃温度下进行

去杂质和水汽之后,进入生长室,衬底加热器慢慢升

温至350
 

℃,之后再升至400
 

℃,打开Sb源阀门,保
护衬底表面,抑制衬底温度升高后衬底表面Sb原

子的脱附。之后继续升温,当温度较低时,衬底氧化

层未达到解吸温度,高能电子束打到GaSb衬底表

面时,无任何衍射图样出现。因为衬底在预处理室

中进行了除气处理,衬底表面吸附了CO等杂质气

体,表面变得不平整,所以看不到任何衍射光斑,如
图2(a)所示。随着温度升至580

 

℃,从RHEED的

荧光屏上可以看到衍射图样,这表明衬底表面的氧

化层开始解吸,周期性晶格结构暴露出来,但由于开
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启了Sb源进行保护,衬底表面有三维成核,所以会

看到少量较亮的斑点,如图2(b)所示。由于在580
 

℃
除去GaO后,O原子又与Sb原子重新结合形成Sb
的氧化物,所以继续升温至630

 

℃,并保持10
 

min,

可以更好地去除表面的氧化物,如图2(c)和图2(d)
所示。利用RHEED观察衍射图样,可以判断衬底

GaSb表面氧化层的解吸程度。当解吸完全后,降
低衬底温度至生长温度。

图2 脱氧过程中RHEED荧光屏上条纹的变化情况。(a)
 

未脱氧;(b)
 

脱氧开始;(c)
 

脱除氧化层;(d)
 

脱氧结束

Fig 2 Changes
 

of
 

patterns
 

on
 

RHEED
 

screen
 

during
 

deoxidation
 

process 
 

 a 
 

Before
 

deoxidation 

 b 
 

start
 

deoxidizing 
 

 c 
 

deoxidizing
 

layer 
 

 d 
 

end
 

of
 

deoxidation

3.2 利用RHEED确定生长速率与源温的关系

生长速率是外延生长中一个非常重要的参量,
影响着材料生长的质量及结构。由于生长速率与分

子束流强度成正比,因此在实际的外延生长过程中,
人们经常通过控制束流强度来间接控制生长速率。
而束流强度可以通过不同源的温度来表征,所以人

们可以通过改变源的温度来获得不同的生长速率,
即用生长温度表征生长速率[9]。

生长速率可由RHEED振荡曲线测定。图3为

GaSb 薄 膜 生 长 时 的 RHEED 振 荡 曲 线。在

RHEED振荡曲线图中,强度变化的周期对应于生

长一个单原子层(ML)厚度所需要的时间。图3表

明,生长一个单原子层厚度的GaSb需要2.5
 

s,所
以可以得到 Ga源为1020

 

℃、Sb源为900
 

℃时,

GaSb薄膜层的生长速率为0.4
 

ML/s。
在实验中,当源升至某一温度后,必须待源温度

稳定后再测束流强度,同时测定该温度下的生长速

率。在分子束外延生长过程中,Ga源的束流比较稳

定,所以确定生长温度后,每次生长前先升温至设定

温度,待温度稳定后即可开始生长[10]。在生长过程

中,Sb源作为保护气体要一直开启,以防止衬底在

高温下发生Sb脱附。Sb源由两部分构成,两部分

的温度分别为裂解温度和蒸气温度。所以在生长过

程中,通过调节两部分之间的调节孔位置来实现Sb
流出量的百分比控制。本文根据 RHEED振荡曲

线计算不同源温下的生长速率,由束流强度与温度

的关系,将束源温度设定在所需生长速率的温度上,
待温度稳定后测量生长速率,比较该生长速率与设

计的生长速率,并对束源温度进行细微调整。本实

验设计的生长速率为0.6
 

ML/s,根据RHEED振荡

曲线计算得到生长速度为0.6
 

ML/s时,Ga源温度

为1020
 

℃,Sb源裂解温度为900
 

℃,蒸气温度为

500
 

℃,Sb源的调节孔百分比为80%。

图3 RHEED强度振荡曲线

(Ga源温度为1020
 

℃,Sb源温度为900
 

℃)

Fig 3
 

RHEED
 

curve Ga
 

source
 

is
 

1020
 

℃
 

and
 

Sb
 

source
 

is
 

900
 

℃ 

3.3 利用RHEED图样分析GaSb薄膜的生长温度

在GaSb薄膜的生长过程中,确定最佳的衬底

生长温度也是一项非常重要的工作。因为,最佳的

衬底生长温度能使吸附原子有足够的能量迁移到合

适的平衡位置进行外延生长。如果温度过低,可能

231603-3



生长出多晶或非晶;如果温度过高,则可能会使吸附

的原子再次蒸发而脱附。在实验中,缓慢升高生长

温度,每隔20
 

℃观察一次RHEED,当生长温度高

于520
 

℃时,GaSb薄膜层表面的衍射图样逐渐不清

晰,最终消失。图4为不同生长温度下的RHEED

振荡曲线图。由图4可知,当衬底温度超过520
 

℃
时,RHEED衍射条纹渐渐变暗。这是由Ga和Sb
原子脱附引起的,原子脱附导致薄膜表面粗糙,看不

到条纹。可见,520
 

℃以上的温度不适合GaSb薄膜

的生长。

图4 衬底温度对薄膜生长的影响。(a)
 

600
 

℃;(b)
 

580
 

℃;(c)
 

520
 

℃
Fig 4

 

Influence
 

of
 

substrate
 

temperature
 

on
 

film
 

growth 
 

 a 
 

600
 

℃ 
 

 b 
 

580
 

℃ 
 

 c 
 

520
 

℃

3.4 利用RHEED图样分析GaSb薄膜的生长

在实验中,本文利用 RHEED对生长的 GaSb
薄膜层进行原位检测,观察薄膜生长过程中出现的

再构和生长情况。在去氧化层后的GaSb衬底上生

长GaSb薄膜,生长时间为10
 

min,图5给出了此期

间RHEED衍射图样的变化全过程。当GaSb衬底

脱氧化层后,RHEED衍射图样中呈现出清晰的再

构,如图5(a)所示,这说明GaSb表面处于富Sb状

态,表面非常平整。随后将Ga源炉和Sb源炉的快

门打开,在520
 

℃下生长GaSb薄膜层。挡阀刚刚

打开时,GaSb衬底的表面再构被破坏,RHEED衍

射图样变暗。这是由于表面GaSb外延层形成了点

结构,开始了三维岛状生长,表面变得粗糙,衍射图

样出现亮点状,但仍可看出条纹,且条纹宽度没有变

化。随着生长的进行,岛继续长大、粗化,并在长大

过程中互相接触,点逐渐拉长向线条转变,且条纹间

距变窄,最终显示出新的再构衍射条纹,如图5(b)

~(d)所示;这时GaSb薄膜层进入二维平面生长阶

段,表面较为平整,RHEED衍射图样也变成了清晰

的条纹。

图5 520
 

℃下生长GaSb薄膜的RHEED衍射图样。(a)未生长;(b)开始生长;(c)生长一段时间;(d)生长完成

Fig 5 RHEED
 

patterns
 

of
 

GaSb
 

films
 

grown
 

at
 

520
 

℃ 
 

 a 
 

No
 

growth 
 

 b 
 

start
 

to
 

grow 

 c 
 

grow
 

for
 

a
 

period
 

of
 

time 
 

 d 
 

grow
 

complete

3.5 GaSb薄膜的质量分析

在分子束外延生长中,利用双晶衍射分析可以

得到外延层的厚度、应变、组分、位错密度等重要信

息。设计时通常要求材料的生长速率比较小[11-12],
如果生长速率太大,会使原子迁移不到位,导致原子

呈三维岛状生长,形成不平整的表面,影响外延层

的晶体质量。
表1为不同生长速率下生长的GaSb薄膜层的

位错密度以及XRD曲线的半峰全宽。从表1中可

以看到:半峰全宽越小,位错密度越小;半峰全宽和

位错密度都是先减小后增大。半峰全宽最小的试样

具有最好的晶体质量。
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表1 生长参数与薄膜半峰全宽的关系

Table
 

1
 

Relationship
 

between
 

growth
 

parameters
 

and
 

half
 

peak
 

width
 

of
 

films

Sample
 

number
Growth

 

rate/(ML·s-1)
Beam-to-current

 

ratio
Substrate

 

temperature/℃
Half

 

peak
 

width/
(°)

Dislocation
 

density/cm-1

Sample-1 - 1 520 - 1500
Sample-2 0.32 4 520 0.031 1440
Sample-3 0.6 5 520 0.011 1100
Sample-4 0.8 8 520 0.024 1310

  生长温度和束流比都对GaSb薄膜的晶体质量

有影响,但是在富Sb元素气氛下,生长速率比束流

比的影响更明显。从表1中还可以看出,当束流比

为5,生长速率为0.6
 

ML/s时,可以得到晶体质量

最好的GaSb薄膜,XRD测得其半峰全宽为0.011°,
而本文选用的GaSb衬底的半峰全宽为0.003°。这

说明本文生长的薄膜层和衬底层之间的晶格失配非

常小,实现了同质外延的目的。图6给出了最佳条

件下生长的GaSb薄膜的XRD曲线。

图6 GaSb薄膜的XRD曲线

Fig 6
 

XRD
 

curve
 

of
 

GaSb
 

film

图7 不同束流比下生长的GaSb薄膜层的表面形貌。(a)束流比为1;(b)束流比为3;(c)束流比为5;(d)束流比为8
Fig 7 Surface

 

morphology
 

of
 

GaSb
 

film
 

grown
 

at
 

different
 

beam-to-current
 

ratios 
 

 a 
 

Beam-to-current
 

ratio
 

is
 

1 
 

 b 
 

beam-to-current
 

ratio
 

is
 

3 
 

 c 
 

beam-to-current
 

ratio
 

is
 

5 
 

 d 
 

beam-to-current
 

ratio
 

is
 

8

  通过分析XRD曲线可知,并不是生长速率越

慢越好,生长速率太慢会使生长时间较长,影响束流

和真空环境。束流比和生长温度也会制约生长速率

对晶体质量的影响。在实验过程中,结合RHEED
衍射条纹的变化,缓慢调节参数,待稳定后测试,可
以得到较高晶体质量的GaSb薄膜。

GaSb薄膜的表面形貌是反映其质量和器件性

能的一个重要指标,大面积均匀、低表面缺陷密度以

及表面光滑平整是外延生长高质量GaSb薄膜的基

本要求[13-15]。图7为通过光学显微 镜 观 察 到 的

GaSb薄膜的表面形貌。由图7可以看出,当束流比

过小时,Sb原子在生长层表面的覆盖程度较小,生
长速率强烈地依赖于表面Sb原子的数量。温度升

高后,衬底上的Sb会产生脱附,Sb脱附后Ga占据

Sb的位置,在GaSb薄膜表面形成Ga滴,使薄膜层

的表面质量变差。随着束流比增大,薄膜的表面质

量变好,但薄膜生长受到了表面迁移、黏附系数等的

影响,薄膜层的表面质量仍需改进。当束流比为5
时,薄膜在生长过程中始终保持富Sb生长状态,通
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过调节Ga源的温度不仅可使薄膜的生长速率增

大,还可使Ga、Sb原子都有合适的扩散长度,降低

了III族原子成为应变弛豫核心原子的概率,在一

定程度上限制了不规则岛的形成,有利于GaSb外

延薄膜层的二维生长,所以薄膜的表面质量很好。
随着束流比继续增大,过量的Sb停留在生长表面,
而Sb相对于Ga具有更高的黏附系数,所以过高的

束流比会导致Sb熔滴产生,样品表面的Ga原子迁

移率降低且位错密度增加,Ga原子迁移不到位,生
长得不均匀,进而使得薄膜层表面呈三维岛状生长,
形成不平整且有凹陷的表面。本文通过优化参数得

到的束流比为5时生长的GaSb薄膜层表面平整光

亮,没有Ga滴和Sb滴形成。

4 结  论

本文通过分析GaSb薄膜生长过程中RHEED
振荡图样的变化,实现了对 MBE生长GaSb薄膜的

实时监控,并根据振荡图样及曲线的变化对薄膜生

长过程中的参数进行了调节。
本文得到的结论如下:1)在衬底温度从350

 

℃
升高到630

 

℃过程中,根据RHEED振荡图样可以

很好地对衬底表面的脱氧过程进行实时监控,还可

以根据衍射图样的变化确定GaSb衬底去除氧化物

的状况,以及薄膜表面的平整度等信息;2)当Ga源

温度 为 1020
 

℃、Sb 源 温 度 为 900
 

℃ 时,根 据

RHEED振荡曲线计算得到的生长速率为0.6
 

ML/s,
这一结果与设计相匹配;3)GaSb衬底温度的变化

会使Ga原子和Sb原子的黏附系数发生改变,使衬

底表面处于富Sb状态,进而导致RHEED图样发

生变化,通过观察RHEED衍射图样的变化就看确

定相应的生长温度。本文在衬底温度为520
 

℃束流

比为5时,获得了晶体质量最佳的GaSb薄膜。
本文采用RHEDD对分子束外延生长GbSb薄

膜的过程进行实时监控,然后利用双晶X射线衍射

仪对不同生长参数的GaSb薄膜进行表征、观察和

分析,在最佳生长条件下生长了GaSb薄膜,该薄膜

基本可满足后续生长器件的要求。
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